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論 文 内 容 要 旨
高炉法の問題点である低品位鉄鉱石 と非粘結炭の使用制約などを解決するとともに、鉱石 ・石
炭の事前処理での汚染物質発生の低減 と省炭酸ガスを達成できるポテンシャルがあるとして、次
世代新製鉄法のひ とつである溶融還元法の研究が進められている。高炉法の弱点である小容量プ
ラン トでの割高な設備費と難還元性鉱石や非粘結炭が使 えない点を克服することが溶融還元プ
ロセスの主な開発 目標である。
第一章では、石炭原単位を低減することができる高二次燃焼率操業のニーズと溶融還元プロセ
スの操業指標 目標設定の考え方をまとめた。また、小型炉実験での二次燃焼や還元反応速度等の
操業成績を解析 して、反応原理を解明すべき項 目を整理した。
溶融還元法は、予備還元 と鉄浴式溶融還元の組合せのプロセスであり、予備還元率と鉄浴式溶
融還元炉で二次燃焼率により、プロセス構成は区分 される。部分的に金属鉄まで還元す る重予備
処理型(TypeI)、ウスタイ トまでの予備還元の中予備処理 ・中二次燃焼率型(TypeH)、及び、
鉄浴式溶融還元炉単独(Type皿)がある。TypeIは予備還元設備費が過大 とな り、設備費が高
くなる問題がある。一方で、Type皿では、鉄浴式溶融還元炉内の熱供給密度が高く、プロセス
的困難度が高い問題がある。従って、設備費、鉄浴式溶融還元炉の熱供給密度ともに中程度であ
るType】1が開発 目標 としてふさわしいことを示 した。
鉄浴式溶融還元は鉄浴内反応型とスラグ内反応型に区分 され る。鉄浴内反応型では、鉄鉱石粉
を溶融鉄中に吹き込む ことで、高濃度の酸化鉄を還元する。この方法では高還元反応速度を得 ら
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れ るが、二次燃焼率が低い問題があった。一方、スラグ内反応型では、鉄浴上に多量のスラグを
保持 し、スラグ中酸化鉄を還元させるプロセスである。高還元反応容量があ り、また高二次燃焼
率 も得 られている。従って、TypeIIの鉄浴式溶融還元炉には、スラグ内反応型が優位にあるこ
とか ら、本研究では、これを基にしたプロセスの開発のための研究を行 う。
まず、スラグ内反応型溶融還元の基礎実験 として、5トン規模の小型炉での実験結果をまとめ
た。鉄浴面積 当りのスラグ量を増加 させ ることで、鉄浴面積基準の見掛けの反応速度定数が大き
くなることと、適正な鉄浴攪拌力 ・上吹酸素の吹付条件であれば、高二次燃焼率が得 られること
が、解明された。また、揮発分の多い石炭を直接使用すると、低二次燃焼率になることが確認 さ
れた。このように、従来研究においては、スラグ内反応型溶融還元の高い還元性能が認められて
いる。 しかし、従来研究では、スラグ層 とガス相の物理的状態のデータがほとんどないために、
反応速度定数が大きい理由や、二次燃焼に影響を与える要因などを科学的に説明するための基礎
的な研究が不足 してお り、これに関する研究の重要性を確認 した。
第二章では、前章の小型炉実験結果を元にして、スラグ層を中心とする炉内の物理的状態の う
ち解明されるべき計測項 目を整理 して、このデータを採取するための計測方法の開発結果を報告
した。従来は、反応の激 しいスラグのサンプル採取や温度測定に適正な技術がなく、また炉内の
直接モニタ リング技術がなかったため、還元反応や二次燃焼に重要な役割を果たすスラグ層に関
するデータが不十分であった。そこで、まず鉄浴100ト ン規模の大型炉実験炉では、詳細なス
ラグ層のサンプル採取、スラグとガスの温度計測等のニーズ整理を行った。
本研究では、上記のニーズに応 えるために、スラグ層 とガス相の物理的状態のデータ採取技術
を開発 した。開発 した計測技術は、サブランスの特殊プローブ技術では、スラグ中の粒鉄とチャ
ーの比率、粒径、成分等を特定できるスラグサンプル採取、スラグ高 さ計測、及び特定位置のス
ラグ温度計測であり、また、光学プローブを用いて、ガス温度計測とスラグ直接観察の技術 も開
発 した。
サブランスを用いた計測方法により、スラグ層中の粒鉄(鉄 一炭素融体)の存在分布、粒度分
布、生成起因を解析することができた。スラグ内で石炭が乾留されて生成 したチャーの存在分布
と粒度分布を求めることができた。また、急冷サンプルで、粒鉄 とチャーを炉内と同じ状態で採
取でき、従来研究は得 られていなかったサンプルが採取できた。
光学プローブ開発では、炉内映像撮影と炉内輻射光によるガス温度計測が可能となった。炉内
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映像撮影 でスラグ表 面を直接観察す る ことができ、スラグフォー ミング状態の特定がで きた。ま
た、ガ ス温度測定で は、炉内輻射光 の連続 スペ ク トル を解析 し、金属蒸 気の固有スペ ク トルの影
響 を受 けない波長域 で の二色法 同様 の計算式 を応 用 した方法で正確 なガス温度 測定が 可能 とな
った。
この よ うに、新 しいスラグ層 を中心 とす る計測方法 を開発 できた ことか ら、従来の研 究 で得 ら
れて こなか ったス ラグ層の物理的状態 とガス温度等の反応解析 に重 要な情報 が得 られ た。
第三章では、スラグ層 中の粒鉄 とチ ャー の酸化鉄還元状態 の解析 と、反応界面積 を調 査 して鉄
浴式溶融還 元炉 の還 元反応容 量が大 きい ことの理 由を解析 した。サ ンプ リング結果 で、粒鉄 の
90%が 鉄浴 か ら吹 き上げ られた ものであ り、残 りは鉄鉱 石還元起因の ものであ ることが判 った。
ス ラグ層下部の30～40%に は、粒鉄/ス ラグ比30～80%の 粒鉄濃縮層 が存在 し、これ よ
りも上部で も粒 鉄/ス ラグ比が10%で あ るこ とが判明 した。また、チ ャーのス ラグ層高 さ方 向
の分布は。ほぼ均一で あるこ とが判明 した。更 に、急冷 された粒 鉄 とチ ャーのサ ンプル写真 には、
これ らが還元サイ トで ある証拠が確認 された。
粒鉄 とチ ャーの存在分布 と粒度分布の測定値 を用いて、スラグ層 内の粒鉄界面 とチ ャー界面 の
面積 を計算 した。界 面積 は、粒鉄上 が1,000～1,500㎡ であ り、チ ャー上が3,000
～9 ,000㎡ であ った。この反応界面積 か ら求 めた大型炉 のスラグ層 内の酸化鉄還元反応速度
定数 は、粒 鉄上で2.8×10-6FeO-mol/(%FeO)/s/cm2であ り、チ ャー上で0.8×IO'6(単位 同 じ)
であった。これ らの反応 速度定数 は従来 ル ツボ実験 の もの とほぼ同一 であった ことか ら、本解析
が精度良い解析結果で あった ことが判 った。この解析 の結果 、スラグ内反応型溶融還元で の高還
元反応容量は、主 にスラグ層 中の広い反 応界面積 に起因す ることが解 明 された。
第 四章では、二次燃焼 率に影響 を与 えてい る要因を解 明 して、二次燃焼率制御の方法 とスラグ
内の粒鉄 とチ ャーの影響 についての解析 を行 った。また、高着熱効率での最高二次燃焼 率 の限界
(限界PCR>に ついて も考察 した。
ス ラグ層 中の上吹 き酸素ジ ェッ トの到 達位 置が深 くなるほ ど、二次燃焼率 は低下 した。適 切な
攪拌条件 下では、上吹酸素 ジェッ ト到 達深 さとス ラグ層厚 の比(Ls/Lso)が0.7～0.8の
条件で限界PCRが 得 られた。底吹攪拌 ガスが増加す ると、二次燃 焼率は低下す ることも確認 さ
れた。一方 、鉄 ダス ト発生率は二次燃焼 率 と連携 した挙動 を示 していた。Ls/Lsoは大 き くな
る と鉄ダス トが増加 し、底 吹攪拌 ガスが増加す ると鉄ダス トが増加 していた。
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鉄ダス トの粒 度分布 と発 生起因の調査では、80～90%の 鉄 ダス トはス ラグ中粒鉄 と酸素が
反応 し、鉄 が蒸発 して生成 した ものであ ることが判明 した。この事実 とス ラグ層 中粒 鉄分布 とを
合 わせ て考察す ると、Ls/Lso増大又は底 吹攪拌 ガス流量増加 に伴 い、粒 鉄 と酸素ジ ェッ トの
反応 が増加 す ることが理 由で、粒鉄 中炭素か らのCO発 生が増加 し二次燃焼 率が低下す ることと、
反応熱 で粒鉄の蒸発 が増加す る ことが判明 した。
また、限界PCRは 、炉体放散熱等のプ ロセス的な無効熱 と炭材VMに 影響 されてい ることも
判 明 した。無効熱 が少 ないほ ど、また、VMが 多いほ ど、限界PCRは 低 下す る。コー クスでは、
限界PCRは55%で あるのに対 して、VM37%の 石炭 では、限界PCRは35～40%で あ
った。この限界値の理 由は、スラグ中の粒鉄 ・チャー と上吹酸素ジェ ッ トの反応 に伴 う炭材 の固
定炭素(FC)の 消費率(酸 素で燃 焼 されたFC質 量/酸 素量)に 下 限値 があ ることが原因 であ
る と考 え られ る。
ガス とス ラグの温度測 定値 と従来文献 の炉 内ガス温度 シ ミュレー シ ョン結果 を比較 した とこ
ろ、良い一致が見 られた。従って、二次燃焼熱 は、炉 中央部 の高温ガ スか らスラグ表面 に伝達 さ
れ てい るこ とを解明 し、これ はスラグ温度分布か ら推定 され る二次燃 焼の伝熱形態 と同一であっ
た。
この よ うに、上吹酸素 ジェ ッ トと底吹攪拌の条件変更 による二次燃焼 率に影 響す る原 因を解 明
して、かつ石炭揮発分 の影響 を定量的に求 めるこ とができた ことか ら、溶 融還 元炉での二次燃焼
の制御 と伝 熱の原理を解 明す ることがで きた。
第五 章では、スラグフォー ミングに影響す る操業要因 を解析す るとともに、フニォー ミング抑制
方法の研 究を解析 した。スラ グ内反応型溶融還 元では、鉄浴 上に大量 のスラグが存在す るこ とと、
大量 のガスがスラグ層 内を通過す るため、安定操業の ためにはフォー ミング制御が重要であ る。
従来研 究では、粒鉄(鉄 一炭素融体)表 面で微細気泡 ができる ことが報告 され 、これが スラグの
過剰 フォー ミングの原因 とされ てい る。ス ラグ層 を通過す るガス流 量の影響 とともに、この微 細
気泡 をチ ャー上で大 きな気泡 に転換す る速度 がス ラグフォー ミング抑制 の重要 な要 因であ るこ
とを実際の操業 において も解 明 した。
ス ラグフニォー ミングに対す る操業条件の影響 を定量 的に解析 した。解析変数 は、発 生ガス総流
量、還元起因ガス発生流量、ス ラグ層下部還元比率 、微 細気泡の転換比率 であ る。なお、微細気
泡 の転換 比率はチ ャー混合率 に よ り決定 され る。以上の操 業要因の影響 を実験デ ータで検証 した。
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特に影響の大きいかった項 目は、スラグ層下部還元比率 と微細気泡転換比率であった。スラグ層
下部には粒鉄が多く、ここでの還元比率が高 く、粒鉄界面での還元比率が高い場合は微細気泡が
多くなることがフォーミングに影響 していた。また、チャー界面での微細気泡転換のフォー ミン
グ抑制効果は特に顕著であった。従って、スラグフォー ミング抑制のためには、スラグ量を増加
させてスラグ層下部還元比率を下げることと、スラグ中に十分なチャーを懸濁 させることが良い
ことを解明 した。
第六章は、まとめであり、本研究を総括 した。本研究では、新 しいスラグ層計測方法を開発 し
て、溶融還元炉内の物理的データを採取 し、スラグ層中の粒鉄とチャーが還元反応、二次燃焼、
スラグフォーミングに対 して重要な役割を果た していることを解明 した。適正な条件でスラグ層
中に粒鉄とチャーを存在 させ ることにより、酸化鉄還元サイ トを提供するとともに、スラグフォ
ー ミング制御 も可能 となる。また、上吹酸素ジェットと底吹ガス攪拌の状態変更により、粒鉄と
チャーと上吹き酸素ジェッ トとの反応を変化 させることで、二次燃焼率を制御できることも解明
した。
以上の結果から、本研究では、鉄浴式溶融還元炉において、高二次燃焼かつ高還元速度の操業
を実施するための原理を解明できたことから、溶融還元プロセスでの高効率の操業を安定 して行
うための反応制御方法を定量的に構築する基礎理論を構築できた。この結果、溶融還元プ ロセス
実現のための重要な知見を得ることができた。
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論文審査結果の要旨
本論文は、次世代新製鉄法のひとつである鉄浴式溶融還元プロセスに関して、スラグ層の物理状態計測法の開発
と計測結果を基にした反応制御の研究を学術的にまとめたものであり、全6章からなる。
第一一章は緒言であり、従来製鉄法の問題克服のための開発 目標を明確にし、溶融還元デモ実験結果から、主な反
応が溶融スラグ内で起きていることを示し、スラグ層計測の重要性と計測目標および本研究目的を述べた。
第二章では、大型炉でのスラグの採取技術、温度計測、スラグ直接観察法、及びガス温度計測とダス ト採取技術
を開発 した。この結果を基にすれば、次章以下で反応機構解明を進められることを示 した。
第三章では、スラグ内の粒鉄 ・チャーが還元サイ トである証拠を示すとともに、反応界面積が広く、溶融還元で
の酸化鉄還元速度が大きい理由を明らかにした。また、反応速度定数は、従来るっぼ実験 と本研究で良く一致して
お り、本研究の妥当性が示された。
第四章では、スラグ内粒鉄 ・チャーと上吹酸素ジェットとの反応が二次燃焼率と鉄ダス ト発生率を決めることを
解明し、高二次燃焼率のためには、スラグ層下部の粒鉄濃1縮層と酸索ジェットの接触を避けるべきであることを提
言した。また石炭揮発分の二次燃続率への影響も定量的に解析した。
第五章では、スラグのフォーミング支配要因を解明 し、チャーの微細気泡合体効果を解明した。また、スラグ中
にチャーを一定量確保することで、フォーミング抑制できることを示 した。
第六章は結言であり、スラグ層の計測技術が溶融還元プロセス研究に重要であることと、鉄浴式溶融還元の反応
原理を定量的に述べることで本研究を総括 した。
以上要約すると、本論文では、スラグ層を中心とする新計測方法を開発し、溶融還元の重要操業制 卸項目である、
酸化鉄還元反応速度、二次燃繞率、及びスラグフォーミングの舗 卸原理を解明した。本論文は基礎実験 と実機スケ
ールでの実験結果を組み合わせて複雑な現象を解明した学術的に優れたものである。溶融還元法は、劣質原料を利
用でき、鉱石 ・石炭の事前処理での汚染物質低減と省炭酸ガス削減にも繋がる技術であることから、本論文は、溶
融還元法の原理解明を通 じて、環境科学、鉄鋼製錬工学の今後の発展に対して少なからぬ貢献を果たした独創的な
研究と判断される。
よって,本論文は博士(環境科学)の学位論文として合格と認める。
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